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   We have been developing a pressure variable cell system for laser spectroscopy of alkali-metal atoms 
immersed in superfluid helium (He II) to measure optical characteristics of atoms in varied He II pressure. 
We aim to measure Zeeman and hyperfine structure splittings of atoms immersed in He II by applying 
laser-radio-frequency (RF) / microwave (MW) double-resonance methods in various condition of helium. 
In general, temperature is dependent on pressure under standard vapor pressure, thus it is necessary to 
develop an internal cell to make it possible to vary pressure independently in He II and observe laser-
induced fluorescence (LIF) emitted from atoms in this cell. In this study, we report two topics. One is the 
development of a system to vary pressure and temperature of He II where we observe LIF emitted from 
atoms in this system. The other is the development of laser-RF double-resonance measurement of atoms 
by laser ablation in the pressure variable cell. 
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1. 本研究の背景
( 1 ) レーザーによる原子の精密分光 
物質が吸収／放出する光の強度分布 ( spectrum ) には
各物質固有の波長依存性があり，そのスペクトルを解析す
ることで物性等に言及する学問が分光学である．原子を対
象とする分光研究において，原子核や電子の物理情報が反
映された「 エネルギー準位 」を講究することは極めて重
要であり，原子内外部の様々な相互作用によって現れる超
微細構造準位やゼーマン準位といった存在も見出されて
いる．1960 年の発明以来，高輝度・狭線幅を実現する光
源として多岐分野に亘り利用されてきたレーザーは，原子
分光研究においても飛躍的な発展を齎してきた．ゼーマン
準位間隔／超微細構造間隔に関する先行研究では，それぞ
れ，ラジオ波 ( radio frequency：RF，~ MHz ) ／マイク
ロ波 ( micro wave：MW，~ GHz ) 周波数領域で共鳴が
起きることも明らかにされている [1] ．
レーザーを利用した原子分光の 1手法として，ゼーマン
準位間隔／超微細構造間隔の精密測定に有効な「 二重共
鳴法 」が挙げられる．まず，磁気量子数の選択則を利用
した光ポンピング法の適用により，観測領域内に存在する
全対象原子のスピン偏極状態を生成する．このとき，原子
による円偏光吸収が起きないため，レーザー誘起蛍光 
( laser-induced fluorescence：LIF ) は放出されない．そ
こで，偏極状態にある原子に対しRF／MWを照射すると，
ゼーマン準位間隔／超微細構造間隔相当の周波数で共鳴
が起きるため，スピン偏極状態が崩壊し，一時的に LIFが
放出される．従って，RF／MW 印加周波数に対する LIF
の強度変化を調べることで，ゼーマン準位間隔／超微細構
造間隔を詳細に決定することができる [2] ．Fig.1.1にレ
ーザー・RF／MW二重共鳴法の概念図を示す． 
Fig.1.1 レーザー・RF／MW二重共鳴法の概念図 
( 2 ) レーザー分光環境として超流動ヘリウム 
1.1節で述べたように，レーザー分光法の発展は微細な
準位構造の精密測定を可能にしている．近年では，レーザ
ー分光を行う新たなマトリックス環境として超流動ヘリ
ウム ( superfluid helium：He II ) が注目されており，He 
IIの分光学的性質を調べる研究も為されている． 
He IIとは，液体 He ( normal-fluid helium：He I ) が
転移温度 ( 𝜆 He4  point：2.17 K ) で 2次相転移を起こし
た超流体である．He IIに原子を導入すると，不純物原子
の最外殻電子とその周囲にある He 原子の外殻電子との
間にパウリの排他律に基づく斥力が働き，「 原子バブル 
( atomic bubble ) 」と呼ばれる 数 Å 程度の空乏領域が
形成される [3] ．そのため，真空中の原子が同一の狭線吸
収・放出スペクトルを持つのに対し，He II中原子は短波
長側にシフトした広線吸収スペクトルと比較的微小な変
化に留まる放出スペクトルを持つことが明らかになって
いる [4] ． 
( 3 ) He 原子と不純物原子の相互作用に関する議論展開 
 1.2 節では，He 原子が閉殻構造及び最小の分極率を持
つことに由来し原子バブルが形成され，そのために He II
中原子において見られる真空中とは異なったスペクトル
傾向に関して記述した．しかし，不純物原子の核スピンに
関して考えてみれば，核スピンを持たない He 原子 
( 𝐼 He4 = 0 ) からの影響は微小であると推察される． 
1980 年代に分光環境として He II が注目されて以降，
レーザー・RF／MW 二重共鳴法によるゼーマン準位間隔
／超微細構造間隔の測定が行われており，先行研究におい
て超微細構造間隔に関しては測定精度 6 桁の精密測定に
成功している．その結果，1 % 以下ではあるものの，不純
物原子に対する He 原子の影響が超微細構造間隔の拡大
となって現れることが確認された [5] ．これらの研究成
果に基づき，He II中原子の遷移周波数に見られる変化を
プローブとして，He原子と不純物原子の相互作用を定性
的・定量的に講究できる可能性が見出され始めている 
[6] ．しかしながら，上述の先行研究は全て飽和蒸気圧時
の He IIにおいて行われたものであり，この限りにおいて
は He 原子と不純物原子の相互作用を系統的に調べるこ
とができない． 
 前述通り，相互作用に関する議論を更に発展させるた
めには，不純物原子の周囲にある He 原子の条件を変化さ
せる必要がある．しかし，通常，温度と圧力は対応関係に
あるため ( ∵ combined gas law ) ，従来の減圧による飽
和蒸気圧曲線に沿った He II 生成システムのみではどち
らか一方を独立的に変化させることが難しい．この課題を
解決し，He II環境において温度に依らない圧力可変を実
現することができれば，不純物原子を取り巻くバブルの変
形，また，それに伴う電子状態の変化を定量的に調べるこ
とができる．Fig.1.2に ( a ) He 原子の状態遷移図，及び 
( b ) He II状態圧力可変時における原子バブルの変形予想
図を示す． 
( a ) ( b ) 
 
Fig.1.2 ( a ) He原子の状態遷移図 
 ( b ) 原子バブルの変形予想図 
 
上述の課題を克服するため，我々の研究室では「 圧力
可変容器 ( pressure variable cell )  」の開発を行ってお
り，本容器を従来のシステムに組み込むことで実現される
圧力可変な He IIでのレーザー分光を目指している．開発
された真鍮製圧力可変容器は，本体側面部に 4つの分光窓 
( Opto Sigma，model：OPB-20C03-4-5 ) ，下蓋に 1つの
LIF検出窓 ( Opto Sigma，model：OPB-20C05-4-5 ) を
有しており，レーザー光の入射と蛍光観測を可能にしてい
る．更に，上蓋に取り付けられた He ガス供給用チューブ 
( SUS 304 ) によって，容器内の圧力可変も行うことがで
きる．また，我々が所持する He II生成用の株式会社ジェ
ック東理社製レーザー分光用クライオスタットは，断熱真
空槽，液体窒素槽，液体ヘリウム槽，超流動ヘリウム槽の
4槽構造から成っており，本容器は最内部の超流動ヘリウ
ム槽に設置される．従って，He II生成時，圧力可変容器
内は超流動ヘリウム槽と同様の温度 ( ~ 2.17 K ) とな
り，容器内部には低温の真空状態が形成される．そこで，
上部チューブを介して Heガスを供給していくと，注入さ
れた He ガスは一挙に He II温度に達し，容器内の様相は
真空状態から He II状態へと変貌する．つまり，容器内の
圧力をHeガスにより変化させても常時He II温度が維持
されるため，圧力可変な He II環境を作り出すことができ
る．Fig.1.3 に超流動ヘリウム槽内部の詳細な実験系を示
す． 
 
 
Fig.1.3 超流動ヘリウム槽内部の詳細な実験系 
2. 本研究の目的 
 我々の研究室では，He原子と不純物原子の相互作用を
系統的に調べることを目的として，研究成果が多数報告さ
れている Rb85,87 原子を対象に，He II状態圧力可変時のゼ
ーマン準位間隔／超微細構造間隔測定に向けた実験シス
テムの開発を行っている．しかし，遷移周波数に見られる
僅かな変化を観測する当該研究において，遷移確率の低い
超微細構造間隔の精密測定には多くの実験的・技術的困難
があると予想される．従って，本研究ではまず，ゼーマン
準位間隔の精密測定に軸を置き， Rb85,87 原子のレーザー・
RF二重共鳴信号取得に向けた実験システムの構築を行っ
た． 
1.3節で述べたように，圧力可変な He II環境を実現す
る新たな機構として，圧力可変容器の開発が為されている．
しかしながら，本容器導入時における実験システムは未だ
確立されておらず，容器内に導入された Rb85,87 原子のレー
ザー・RF二重共鳴信号の取得には至っていない．そこで
本研究では，He II状態圧力可変時のレーザー分光に向け，
He ガスで満たされた圧力可変容器内へのレーザーアブレ
ーション法による Rb85,87 原子供給，及びその導入された
Rb85,87 原子のレーザー・RF二重共鳴法によるゼーマン準
位間隔測定を行った． 
 
3. 圧力可変容器内で生成された 
𝐑𝐛𝟖𝟓,𝟖𝟕 原子に対するレーザー・RF二重共鳴 
( 1 ) 圧力可変容器内への 𝐑𝐛𝟖𝟓,𝟖𝟕 原子供給 
a ) 実験方法 
圧力可変容器内でレーザー・RF二重共鳴を実現するた
めには，観測領域に対して常に一定量の原子供給を行う必
要がある．そのため，容器内に固定された固体試料 RbCl 
( sample size：9.65 mm ) にレーザーアブレーション法を
適用することで，測定対象となる Rb85,87 原子の線源を生成
する．本実験では Rb85,87 原子の LIF 観測を行い，圧力可
変容器内に原子が供給されているかを検証した．Fig.3.1
に本実験のセットアップを示す． 
 
 
Fig.3.1 本実験のセットアップ 
 固体試料 RbCl のレーザーアブレーションには，Q-
switched Nd:YAG laser ( Continuum, model：Minilite I ) 
の第 2次高調波 ( wavelength：532 nm，repetition：10 
Hz，energy：12mJ，pulse width：5 ns ) を使用し，ス
テッピングモータで制御されたレンズ ( 𝑓＝150 mm ) 
により集光することで，常に一定量の原子供給を実現した． 
Rb85,87 原子のLIF観測には，external cavity laser diode 
( ECLD，spot diameter ~ 3 mm，power ~ 1.5 mW ) を
使用し，観測領域に対して照射することで，レーザーアブ
レーション法により生成された Rb85,87 原子の LIF 観測を
行った．なお，LIF信号の検出には，3枚のレンズ系 ( 𝑓1,2
＝70 mm，𝑓3＝100 mm ) ，モノクロメータ ( JASCO 
Corporation ， model ： CT25TP ) ，光電子増倍管 
( HAMAMATSU，model：H10682-01 ) ，DAQ device 
( National Instruments，model：USB-6001 ) を用いて
いる． 
b ) 実験結果 
 Fig.3.2 に本実験の測定結果を示す．以下，Lorentzian
関数により測定データのフィッティングを行った． 
 
 
Fig.3.2 レーザーアブレーション法により生成された
Rb85,87 原子の LIFスペクトル 
 
Fig.3.2 から， Rb85,87 原子の共鳴波長で光子数が増加し
ていることが分かる．また，測定した光子数の中心波長が 
794.759(1) nm であり， Rb85,87 原子の共鳴波長に関する文
献値 794.7597 nm とほぼ一致した値を示すことから，圧
力可変容器内への原子供給に成功したと言える [7] ． 
( 2 ) 圧力可変容器内 𝐑𝐛𝟖𝟓,𝟖𝟕 原子のゼーマン準位間隔測定 
a ) 実験方法 
 3.1節で示した通り，圧力可変容器内への Rb85,87 原子供
給を確認することができた．そこで本実験では，He II状
態圧力可変時のレーザー分光に向け，圧力可変容器内にお
いてレーザー・RF二重共鳴法によるゼーマン準位間隔測
定が行えるかを検証した．本実験のセットアップは，前実
験同様，Fig.3.1に示した通りである． 
 ECLD ( spot diameter ~ 3 mm，power ~ 1.5 mW ) 
の波長を Rb85,87 原子の𝐷1線である 794.76 nm に固定し，
観測領域にある Rb85,87 原子に対して照射した．なお，円偏
光生成には 𝜆 4⁄  板を用いており，𝜆 4⁄  板に入射する直線
偏光の調整には 𝜆 2⁄  板を使用した．そして，ECLD軸方
向に設置されたスピン偏極生成用コイル ( coil turns：10，
radius：12.5 mm ) に対する印加電流を 2.7 A，2.8 A，
2.9 A，3.0 A ( magnetic flux density：4.0 ~ 4.6 G ) の 4
点で固定し，各印加電流時において RF 0.5 ~ 4.0 MHz 
の周波数掃引を行うことにより，LIF強度の変化を観測し
た． 
b ) 実験結果 
 Fig.3.3に本実験の測定結果を示す．今回，印加電流 2.7 
A，2.8 A，2.9 A，3.0 A の 4点について測定を行ったが，
測定結果の 1 つとして印加電流 3.0 A 時に得られたスペ
クトルを示す． 
Fig.3.3 レーザー・RF二重共鳴で取得したスペクトル 
( 印加電流 3.0 A で固定時 ) 
Fig.3.3 から，RF 周波数掃引により LIF 強度が RF 共
鳴的に増加していることが分かる．また， Rb85,87 原子の存
在比 Rb85 ： Rb87 ≈ 7：3 から，RF 周波数 2.01(6) MHz 
でのピークは Rb85 原子に起因するものであり，2.88(2)
MHz でのピークは Rb87 原子に起因するものであると考
えられる．その他 3点の印加電流においても，同様の RF
共鳴を示すスペクトルが得られた． 
c ) ゼーマン準位間隔測定による核スピンの導出 
前項で得られた各印加電流時における磁場 𝐵 と共鳴
周波数から Rb85,87 原子の核スピン 𝐼 を導出する．Fig.3.4
に測定結果より得られた印加磁場と RF 共鳴周波数の関
係を示す．なお，本実験においては外部磁場補正を行って
いないため，近似曲線の切片は 0とした 
Fig.3.4 印加磁場と RF共鳴周波数の関係 
ゼーマン効果を反映したハミルトニアンより，測定から
得られるゼーマン準位間隔 ∆𝐸Zeeman は，
∆𝐸Zeeman =
1
2𝐼 + 1
𝑔𝐽𝜇𝐵𝐵 ( 3.1 ) 
( 𝑔𝐽：ランデの𝑔因子，𝜇𝐵：ボーア磁子 )
と記述される．従って，Fig.3.4及び ( 3.1 ) 式から，核ス
ピンはそれぞれ，𝐼mes(85) = 2.8(3)，𝐼mes(87) = 1.7(3) とな
る． Rb85,87 原子の核スピンは既に測定されておりそれぞれ，
𝐼ref(85) = 2.5，𝐼ref(87) = 1.5 であるから，測定誤差は大き
いものの，本実験により得られたスペクトルは Rb85,87 原子
に由来するものであると考えられる． 
4. まとめと今後の展望
我々の研究室では，He原子と不純物原子の相互作用を
系統的に調べることを目的として，He II状態圧力可変時
のレーザー分光に向けた Rb85,87 原子に対するレーザー・
RF／MW二重共鳴システムの開発を行っている．実験的・
技術的課題を鑑み，本研究ではまず，ゼーマン準位間隔の
精密測定に向けたレーザー・RF二重共鳴システムの確立
を目指す．そこで今回，Heガスで満たされた圧力可変容
器内へのレーザーアブレーション法による Rb85,87 原子供
給，及びその導入された Rb85,87 原子のレーザー・RF二重
共鳴法によるゼーマン準位間隔測定に成功した．そして更
には，本実験システムを用いて，原子核構造を反映した物
理量である核スピンの導出も可能であることが明らかに
なった． 
 今後の展望として，まず，レーザー・RF二重共鳴シス
テムにおける測定精度の向上を目指す必要がある．3.2節
において核スピンの導出が可能であることを示したが，そ
の測定誤差は大きく，ゼーマン準位間隔の精密測定に向け
ては不十分である．そこで，外部磁場の補正や各実験装置
の同期を行い，測定精度の向上を図る．そして，測定精度
の向上が見込まれ次第，He II 環境下でレーザー・RF 二
重共鳴法による Rb85,87 原子のゼーマン準位間隔測定を行
い，He原子が不純物原子のエネルギー準位構造へ与える
影響に関して考察する． 
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